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metze: 



KAUTSCHUK AG, HtfrTCHEK 



I 



MK 2 



27.11.1974 



Verbesserung der Griffigkeit von 
Kautschukmischungen oder -verschnitten 

Die Erfindung bezieht sich auf das Verbessern der 
Griffigkeit von wahlveise aus Nat urkaut schuk, Poly- 
i soprenkaut schuk , S t y r olbutadi enkaut schuk , Poly- 
butadienkaut schuk, Athylen - Propylen - Terpolymer - 
Kautschuk, Nitryl - Butadien - Kautschuk und Silicon - 
Kautschuk hergestollten Mischungen auf trockener und 
nasser Strafienoberf lache und auf trockenem und nassem 
Eis, insbesondere fur Reif enlauf streif en oder Schuh- 
sohlen, wobei diese Mischungen neben tiblichen Vulkani- 
sationshilf smitteln Verstarkerf ullstof f e enthaiten und 
mit Schwefel oder Peroxiden vulkanisiert sind. 

Irn Hinblick auf ein zukunftiges Verbot von Spike ~ 
Reif en vurden verschiedene Vege gesucht, Fahrzeug- 
reif en mit Laufstreifen zu versehen, die eine Ganz- 
Jahrestauglichkeit aufweisen und die Fabrbahndecksn 
mechanisch nicht rnehr so stark angreifen. Es hat zahl- 
reiche Versuche gegeben, die Haftung von Reifen, ins- 
besondere auf nassen StraBen und auf besonders gefahr- 
lichem, "nassen" Eis durch Erzielen eines mechanischen 
Effektes zu erhohen. So vurden beispielsweise in 
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Verbesserung der Griffigkeit von 
Kautschukmischungen oder -verschnitten 



Die Erfindung bezieht sich auf das Verbessern der 
Griffigkeit von wahlveise aus Naturkautschuk, Poly- 
isoprenkautscbuk, Styrolbutadienkautschuk, Poly- 
butadienkautschuk, Athylen - Propylen - Terpolymer - 
Kautschuk, Hitryl - Butadien - Kautschuk und Silicon - 
Kautschuk hergestellten Hischungen auf trockener und 
nasser Straftenoberf lache und auf trockenem und nassem 
Eis, insbesondere fur Reif enlauf streif en oder Schuh- 
sohlen, wobei diese Mischungen neben tlblichen Vulkani- 
sationshilf smitteln Verstarkerf ullstof f e enthalten und 
mit Schwefel oder Peroxiden vulkanisiert sind. 

Irn Hinblick auf ein zukunftiges Verbot von Spike - 
Reif en wurdea verschiedene Vege gesucht, Fahrzeug- 
reifen mit Lauf streif en zu versehen, die eine Ganz- 
jahrestauglichkeit aufweisen und die Fabrbahndecken 
mechanisch nicht raelir so stark angrelfen. Es hat zahl- 
reiche Versuche gegeben, die Haftung von Reif en , ins- 
besondere auf nassen Strafien und auf besonders gefahr- 
lichem, "nassen" Eis durch Erzielen eines mechanischen 
Effektes zu erhdhen* So wurden beispielsveise in 
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Reifenlauff lachen grobteilige Fremdkdrper wie etwa 
kleine Steinchen, Zementteilchen, Walnuftschalen, Hart- 
gummi, StahlspSne Oder Wolle, Kunststof fktigelchen usw. 
eingearbeitet . Diese Hafinahmen nutzten jedoch nur 
wenig bzv. gar nicht, sie ftihrten teilweise sogar 
zu einer Verschlecbterung der Lauf f lacheneigen- 
schaften insgesamt. Die hervorstechende Schwierig- 
keit beim Einbringen solcher Teile in Mischungen lag 
in der mangelnden Haftung dieser Teile zur umgeben- 
den Gummimischung, wodurch bei mechanischer Bean- 
spruchung die Teilchen sofort herausfielen und damit 
das nutzbare Volumen an Gummimasse verringerten . 

Perner ist vorgeschlagen vorden, ftir Reifenlauf- 
flacben eine Kautschukmischung auf der Basis von mit 
Schwefel vernetzbaren Kautschuken herzustellen, die 
einen iiberaus hohen Anteil an Verstarkerf tillstof f 
und zwar Kieseisaure in gefallter Form und ggf . Rufi 
in geringen Anteilen sowie ein Kuppiungsmittel auf 
Basis von Silanverbindungen entheUt, Diese Lauf streif en- 
mischungen erbringen hervorragende Abriebwerte und 
gleichzeitig auch bei nasser und eisiger Fahrbahn 
uberraschen gute Traktion. In manchen Situationen 
ist jedoch auch ein Reifen mit einer solchen Laufflache 
einem Reifen mit bespikter LaufflSche noch unterlegen. 

Von sogenannten hellgef tillten Kautschukmischungen ist 
weiterhin bekannt, Verstarkerf iillstof f e vie Kaolin, 
geringe Mengen gefallter Kieselsaure, Tonerdehydrat, 
Kalziumkarbonat und dgl. mittels auf das verwendete 
Vulkanisationssystem (Schv/ef elvulkanisation oder Per- 
oxidvernetzung) abgestimmter Silanhaf tvermittler zur 
Verbesserung der physikalischen Werte einzusetzen. 
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Diese Silan - Haf tvermittler , ihr Aufbau ihre 

Wirkung und ihre Anvendung sind mehrf ach be- 

schrieben worden (vgl. hierzu die Zeitschrxft 

"Gummi - Asbest und Kunststoffe » 8/74, Sexten 

600 - 604, sowie Anvendung von Silanen, Prospekt 

der Firma UNION CARBIDE aus 1973, Bevue Ge nerale 

du Caoutchouc et des Plastiques , 50/1973, S. 377-381). 

Unter Beriicksichtigung dieses Standes der Technik 
war es Aufgabe der Erfindung, die Griifigkeit von 
Reifenlaufstreifen auch auf Eis so zu steigern, da* 
ein echter Ersatz fur Spike - Beifen geschaffen ward, 
I h , zu findendes Material so in der Kautschukmischung 
Z u binden, da* dieses auch unter mechanischen und 
thermischen Beanspruchungen in der Miscnung verhlexbt. 

Uberraschenderveise vurde nun gefunden, daS ein Reifen 
dann diese Aufgabe zu erfullen vermag, venn die Lauf- 
streifen - Mischung als Verstarkerf ullstof f 10 - 
150 Gew.-Teile Kieselsaure in gefallter Form allexnS 
Oder in Verbindung tnit 0 - 100 Gew.-Teilen BuS und 
5 - 50 Gew.-Teile eines mit einem monotneren Sllan " 
haftvermittler der allgemeinen Struktur B« — Si(OB) 3 
vorbehandeltes Siliziumkarbid, Sand oder Quarz an 
Korngr6Sen liber 0,01 mm, vorzugsweise zwischen 0,01 mm 
und 0,5 mm enthalt. Diese genannten Materialien sir.d 
dabei nicht als Verstarkerfullstoff e eingesetzt, sondern 
vielmehr als starre K6rper, die aufgrund der mit den 
Silanen erreichbaren Eaftung im Kautschuk die Beib- 
beiverte der Lauf streif enmischungen, insbes. auf nasser 
und eisiger Strafienoberf lache erheblich verbessern. 
. Die bei bekannten Mischungen als Verstarkerfiillstof f e 
eingesetzten Materialien waren beispielsweise Kieselgur. 
Quarz, Aluminium, Korund und dgl, mehr, die dort oedoch 
als mikroskopisch kleine Teilchen mit s P ezif isch 
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Diese Silan - Haf tvermittler , ihr Aufbau, ihre 

Wirkung und.. ihre Anwenduhg sind mehrfach be- 

schrieben worden (vgl. hierzu die Zeitschrift 

"Gummi - Asbest und Kunststoffe » 8/74, Seiten 

600 - 604, sowie Anwendung von Silanen, Prospekt 

der Firma UNION CARBIDE aus 1973, Revue Gene rale 

du Caoutchouc etdes Plastiques ,50/1973, S. 377-38U 

Unter Berticksichtigung dieses Standes der Technik 
war es Aufgabe der Erfindung, die Griifigkeit von 
Reifenlaufstreifen auch auf Eis so zu steigern, daS 
ein echter Ersatz ftir Spike - Reifen geschaffen wird, 
d.h., zu findendes Material so in der Kautschukmischung 
zu binden, dafc dieses aucb unter mechanischen und 
thermischen Beanspruchungen in der Kiscnung verbleibt. 

Uberraschenderveise wurde nun gefunden, dafi ein Reifen 
dann diese Aufgabe zu erftillen vermag, venn die Lauf- 
streifen - Mischung als Verstarkerf tills toff 10 - 
150 Gew.-Teile Kieselsaure in gefailter Form alleinS 
Oder in Verbindung mit 0 - 100 Gew.-Teilen RuS und 
5 - 50 Gew.-Teile eines mit einem monomeren Silan- 

haf tvermittler der allgemeinen Struktur R' Si(OR) 3 

vorbehandeltes Siliziumkarbid, Sand oder Quarz in 
KorngrSSen tiber 0,01 mm, vorzugsveise zwischen 0,01 mm 
und 0,5 mm enthalt. Diese genannten Materialien sind 
dabei nicht als Verstarkerf tillstoffe eingesetzt, sondern 
vielmehr als starre Korper, die auf grund der mit den 
Silanen erreichbaren Eaftung im Kautschuk die Reib- 
beiwerte der Lauf streif enmiscbungen, insbes. auf nasser 
und eisiger StraSenoberf lache erbeblicb verbessern. 
Die bei bekannten Mischungen als Verstarkerf tillstoffe 
eingesetzten Materialien waren beispielsweise Kieselgur, 
Quarz, Aluminium, Korund und dgl. mehr, die dort jedoch 
als mikroskopisch kleine Teilchen mit spezifisch 
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sehr groften Oberfl&chen von 20 in /g bis sogar 
250 m /g und dartlber eingesetzt werden, wahrend- 
dessen die gemafi der Erfindung zum Einsatz kommenden 
Zusatzstof f e, Siliziumkarbid, Quarz und Sand in Korn- 
grofien zwischen 0,01 bis 0,5 ram verwendet sind. 

Weitere Gesichtspunkte, die zur Losung der an die 
Erfindung gestellten Aufgabe von Bedeutung sind, sind 
den sich anschlieSenden Unteranspriichen zu entnehmen. 

Die erf indungsgemafi zum Einsatz kommenden Silanhaf t- 
verniittler veisen die allgemeine Strukturf ormel 

Rf si (OR) 3 

auf, vobei R ! entveder eine endstandige ,re aktive 
Amino-, Mercapto-, Epoxy- Oder Vinylgruppe (OR) 1st 
und eine endstandige hydrolysierbare Alkoxygruppe 
ist, die mit dem Silizium - Atom iiber kurze Alkylketten 
verbunden sind. 

Die erf indungsgemafie Verbesserung der Griffigkeit 
von den eingangs genannten Mischungen vird gemafl 
nachstehend beschriebenen Verfahren erzielt f Silizium- 
karbid, Quarz oder Sand in KorngroSen tiber 0,01 mm 
und 0,5 mm werden mit einer wassrigen Losung oder 
Dispersion eines auf das jeveilige Vulkanisations- 
system abgestimmten Silan - Haftvermittlers benetzt. 
Bei einem Peroxid - Vulkanisationssystem hat sich 
am zweckrnafiigsten der Einsatz eines Vinyl silan - 
Haftvermittlers bei einem Scftwefel - Vulkanisations - 
System hingegen gtinstiger der Einsatz eines Mercapto - 
Silan - Haftvermittlers erwiesen. 
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Auch Amino - Haf tyermittler sind u.a. fur dieses 
Verfahren geeignet. Die gleichmafcige Aufbringung 
des Silan - Haf tverraittlers in vorgeschriebenen 
Konzentrationen (vgl. hierzu Anwendungsmethoden der 
Silane der Firma UNION CARBIDE, Ausgabe 1973) erfolgt 
durch Einruhren der Material ien in die zuvor herge- 
stellte Losung oder Suspension des Silans in Wasser. 
Auch durch Aufsprilhert oder andere bekannte Verfahren 
kann ein gleichmaGiges Beschichten der Oberflaehe der 
Kdrner mit Silan erfolgen. Danach erfolgt Extraktion 
des Wasser s unter Vakuum und Temperaturen urn ca. 100 C 
bei gleichzeitigem Abtrocknen der K6rner dieser Haterialien 
Die so behandelten Korner konnen dann ira Kneter oder auf 
einer Walze den Kautschukmischungen beigefugt werden, 
wonach eine Vulkanisation von ca. 10 - 120 Minuten 
bei 160° C und 200 Atti Druck erfolgt, die eine fest- 
haftende Bindung der Kbrner in der Mischung bewirkt. 
Die Materialien kennen den Misehungen entweder be- 
reits im Kneter zugegeben werden, zur Vermeidung von 
Beschadigungen der empf indlichen Kneterelemente ern- 
pfiehlt es sich jedoch, die Mischung erst im Valzwerk 
mit den so behandelten K6rnern zu versetzen. 

Die Erfindung vird anhand der nachstehenden Vergleichs- 
versuche dokumentiert . Dazu werden verschiedene fiir 
Reif enlauf streif en eingesetzte Misehungen herangezogen. 
Die Mischung A ist eine Ru!S - Standard - Mischung, die 
Mischung B ist eine mit gefallter Kieselsaure gefullte 
Haftmischung, die rnit Zusatzen von 10 Gwt. respektive 
20 Gwt. silanisiertem Siliziumkarbid versetzt wurden. 
Die Misehungen B, B I und B II wurden als Reif enlauf - 
streif en Versuchen bezxiglich ihrer Rutschf estigkeit 
(Bremstest und Kreistest) auf "nassem Eis" mit einer 
um 0° C liegenden Oberf lachenternperatur und trockenem 
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Auch Amino - Haf tvermittler sind u.a. ftir dieses 

Verfahren geeignet. Die gleichma&ige Aufbringung 

des Silan - Haf tvermittlers in vorgeschriebenen 

Konzentrationen (vgl. hierzu Anwendungsmethoden der 

Silane der Firrna UNION CARBIDE, Ausgabe 1973) erfolgt 

durch Einriihren der Mater i alien in die zuvor herge- 

stellte Losung oder Suspension des Silans in v/asser. 

Auch durch Aufsprtihert oder andere bekannte Verfahren 

kann ein gleichmafliges Beschichten der Oberflacbe der 

Kdrner mit Silan erfolgen. Danach erfolgt Extraktion 

des Wassers unter Vakuum und Temperaturen urn ca. 100°C 

bei gleichzeitigern Abtrocknen der Korner dieser rlateri alien. 

Die so behandelten Korner konnen dann im Kneter oder auf 

einer Walze den Kautschukmischungen beigefugt verden, 

vonach eine Vulkanisation von ca. 10 - 120 Minuten 

bei 160° C und 200 Attt Druck erfolgt, die eine fest- 

haftende Bindung der KSrner in der Mischung bewirkt. 

Die Materialien konnen den Mischungen entweder be- 

reits im Kneter zugegeben werden, zur Verroeidung von 

Beschadigungen der empf indlichen Kneterelemente era- 

pfiehlt es sich jedoch, die Mischung erst im Valzwerk 

mit den so behandelten KSrnern zu verse tzen. 

Die Erfindung vird anhand der nachstehenden Vergleichs- 
versuche dokumentiert. Dazu werden verschiedene fUr 
Reif enlauf streifen eingesetzte Mischungen herangezogen. 
Die Mischung A ist eine FtuB - Standard - Mischung, die 
Mischung B ist eine mit gefSllter Kiesels&ure gefdllte 
Haf tmischung, die mit Zusatzen von 10 Gwt. respektive 
20 Gwt. silanisiertem Siliziumkarbid versetzt wurden. 
Die Mischungen B, B I und B II wurden als Reif enlauf - 
streif en Versuchen beziiglich ihrer Rutschf estigkeit 
(Bremstest und Kreistest) auf "nassem Eis M mit einer 
um 0° C liegenden Oberf lachentemperatur und trockenem 
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Eis und Bremslei^tung auf nasser StraSe unterzogen, 
Es vurden Reifen der Dimension 175 SR 14 gefahren. 
Die Mischungen A I und A II vurden nicht zu Lauf- 
streifen verarbeitet, da sich zeigte, dafi das zuge- 
setzte Siliziumkarbid trotz der Silanbehandlung keine 
Bindung in der Mischung hatte, sondern bei dynamischer 
Wechselbeansppuchung sofort herausfiel. Bei der Haft- 
mischung B trat trotz extremer Wechselbeanspruchungen 
keine Losung der silanisierten Siliziunikarbidkorner 
auf. 



Mischung A Gvt Gwt 

Polybutadienkautschuk 50 70 

Styrolbutadienkautschuk 50 30 

Bochabriebfester OfenruB 85 0 

Gefallte Kieselkreide 0 120 

Hineralolweichmacher 35 70 

Alterungsschutzraittel 3 3 

Zinkoxid 4 4 

Stearinsfiure 2 1 

Dipheny 1 guanidin 0 2,8 

Sul f enamidbeschleuni ger 1 1,2 

Tetramethylthiurammonosulf id 0,1 0,1 

Schvefel 1,6 2,0 

Triathoxisilanderivat 0 6 

Un ter suchungsergebni sse : 

Rutschfestigkeit Bremstest 

nasses Els trockenes Eis 

Mischung B 100 % 100 % 

Mischung B I 113 % 110 % 

Mischung B II 121 % 118 % 

Rutschfestigkeit Kreistest 
Mischung B 100 % 100 % 

Mischung B I 129 % 106 % 

Mischung B II 136 % 110 % 
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ttremstes* auf nas ser StraSe 

aus 40 km/h aus 60 km/h aus 80 km/h 



Mischung B 



100 % 100 % 100 * 



Mischung B I 107% 105% 104% 

Mischung B II H3 % H2 * 109 * 

Zusammeniassend gent aus den Versuchsergebnissen hervor, 
daft die gegentlber den Standardmlschungen bekannt besseren 
HaftmischungTdurch den Zusatz des silanisierten Si- 
liziumkarbid nocb erheblich verbessert werden. In alien 
Prufungen, die speziell auf aus der Praxis abgeleitete 
Gesichtspunkte ausgerichtet sind, schneiden diese neuen 
Mischungen wesentlich besser ab und vermbgen, bei Reifen 
eingesetzt, deshalb gerade auf nassem Eis einen dem 
Spike - Reifen gleichvertigen Konkurrenten zu schaffen. 
Das erfindungsgemSfie Verfahren 1st in seiner Anvendung 
nicnt nur auf die Verbesserung von Mischungen fur Reifen- 
laufstreifen beschrankt, sondern ist weiterhin auch ein- 
setzbar bei der Herstellung von solchen Produkten, bei 
denen harte Partikel in einen, Tragerverkstof f eingebettet 
und eingehaftet werden mtlssen. Beispielsweise bei Brems- 
und Kupplungsbelagen, Schleif scheiben und Schleifverk- 
zeugen unterschiedlichster Arten. 
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Bremstest auf nasser StraSe 



aus 40 km/h 



aus 60 km/h 



aus 80 kra/h 



Mischung B 
Mischung B I 
Mischung B II 



100 % 
107 % 
113 % 



100 % 
105 % 
112 % 



100 % 
104 % 
109 % 



Zusammenf assend geht aus den Versuchsergebnissen hervor, 
daS die geg^ntiber den Standardmischungen bekannt besserexi 
Haf tmischung/ durch den Zusatz des silanisierten Si- 
liziumkarbid nocb erheblich verbessert werden. In alien 
Prttfungen, die speziell auf aus der Praxis abgeleitete 
Gesichtspunkte ausgerichtet sind, schneiden diese neuen 
Hischungen wesentlich besser ab und verm5gen f bei Reifen 
eingesetzt, deshalb gerade auf nassem Eis einen dem 
Spike - Reifen gleichwertigen Konkurrenten zu schaffen. 
Das erf indungsgemSBe Verfahren ist in seiner Anvendung 
nicht nur auf die Verbesserung von Mischungen ftir Reifen- 
laufstreifen beschr&nkt, sondern ist weiterhin auch ein- 
setzbar bei der Herstellung von solchen Produkten, bei 
denen harte Partikel in einem TrSLgerverkstof f eingebettet 
und eingehaftet verden mtlssen. Beispielsweise bei Breais- 
und Kupplungsbeiagen, Schleif scheiben und Schleifwerk- 
zeugen unterscbiedlichster Art en. 
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PATE NTANSPR tiCHE 



•1. Verbesserung der Griffigkeit von vahlweise aus 
Naturkautschuk, Polyisopreii, Styrolbutadienkautschuk, 
Polybutadienkautscb.uk, Xthylen - Propylen - Ter - Poly- 
merkautschuk, Nitrylbutadlenkautschuk und Silikonkaut- 
schuk hergestellten Mlschungen auf trockener und nasser 
Strafienoberf lache und auf trockenem und nassera Els, 
insbes. fur Reifenlauf streifen oder Schuhsohlen, wobei 
diese Mlschungen neben ublichen Vulkanisatlonshilf s- 
stoffen Verstarkerfullstoffe enthalten und tait Schwefel 
oder Peroxiden vulkanisiert sind, dadurch g e - 
kennzeichnet , daS die Mlschungen als Ver- 
starkerftlllstoff 10 - 150 Gew. -Telle Kieselsaure in 
gefallter Form allein oder in Verbindung mit 0 - 
100 Gew. -Teilen Rufi und 5-50 Gew. - Teilen eines 
mit einem mononteren Silanhaf tvermittler der allgemeinen 
Struktur 



vorbehandeltes Siliziumkarbld, Sand oder Quarz in Korn- 
grdBen Uber 0,01 mm, vorzugsweise zwischen 0,01 mm 
und 0,5 mm enthalten. 



Si - (OR) 3 
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2 . Verlahren zur Verbesserung der «« h » n « e * 
gen.SU Anspruch X, d a d u r e h g e k • n « - 

4 - fc n e t , daB der Siiannaltvermittier mil 
" .Lr vassrigen Lbsung Oder Dispersion 

WroLsier Zr* ™ danach das SiXizinnfcarbid. 
alt Sand Oder Suarz da.it behandeXt, vorzugsveise 

r^==r-= z -V—^ d.a 

bereits anvuikanlsierten bzw. vorpoXymerisierten 
Mischung beige-aiscbt and nit ihr verarbeitet and 
ausvulkanisiert wird. 

3 verlahren nach den vorterigea Ansprtichen, 
insbesondere » Verbessern von P eroxidiscn ver- 
netzten Misehungen, dadurcb g e k . »^ 

4 ,. h „ e t daft das Siiiziumkarbid, der Sana 
IL der :« der Zu.ischong .it einen, VinvX- 

siiaa - Haltvermlttier behandeXt wird. 

4 . Verlahren zum Verbessern von 
aen Anspruchen X and 2 bezUgXicb ibrer Grill igkeit 
. U f Eis and Schnee, dadureh gefcenn 
T. To .net, da* das der Sand 

Oder der Quarz vor der Zumischung mit einem Am.no- 
silan - Haftvermittler behandeit wird. 
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2. Verfahren zur Verbesserung der Mischungen 
gem&B Anspruch 1, d a d u r c h g e k e n n - 
zeichnet f dafi der Silanhaf tvermittler mit 
Vasser zu einer wassrigen Ldsung Oder Dispersion 
hydrolysiert vird, dafi danach das Siliziurakarbid, 
der Sand Oder Quarz damit behandelt, vorzugsweise 
gewaschen oder besprilht wird, worauf im Vakuum und 
bei Temperaturen urn 100° C das Wasser wieder entzogen 
bzw. verdampft wird und das silanisierte Silizium- 
karbid, der Sand oder der Quarz danach entveder mit den 
roben Mischungsbestandteilen vermischt oder einer 
bereits anvulkanisierten bzw. vorpolymerisierten 
Mischung beigemischt und mit ihr verarbeitet und 
ausvulkanisiert vird. 

3. Verfahren nach den vorherigen Ansprtichen, 
insbesondere zum Verbessern von peroxidisch ver- 
netzten Mischungen, dadurch gekenn- 
zeichnet, dafi das Siiiziumkarbid, der Sand 
oder der Quarz vor der Zumischung mit einem Vinyl- 
silan - Haf tvermittler behandelt vird. 

4. Verfahren zum Verbessern von Mischungen gem. 
den Ansprtichen 1 und 2 beztiglich ihrer Griff igkeit 
auf Eis und Schnee, dadurch g e k e n n - 
zeichnet, dafi das Siiiziumkarbid, der Sand 
oder der Quarz vor der Zumischung mit einem Amino- 
si lan - Haftvermittler behandelt wird. 
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5 # Verfahren zum Verbessern von mit Schwefel 
vulkanisierten Kautschukmischungen, d a d u r c h 
gekennzeichnet, daB das Silizium- 
karbid, der Sand oder der Quarz vor der Zumischung 
rnit einern Mercapto - Silanhaf tvermittler be- 
handelt vird. . 




609824/0121 



BNSDOCID: <OE 2457446A1J_> 



* 



* * 

y \ 9 




THIS PAGE BLANK <uspto) 



